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３ 論文の構成    
   本論文は，次の５章から構成されている。 
 
第１章 序論 
第２章 電子伝導性誘電体 Ta2O5 をもちいた直流電界発光素子 
第３章 アモルファスシリコンを挿入した直流電界発光素子 
第４章 亜酸化銅をもちいたホットエレクトロン注入型直流電界発光素子 
第５章 総論 
 
４ 論文の概要 
   実用デバイスにおける電気エネルギーから光エネルギーへの変換効率は現在においても半
分以下にも満たない。本論文では発光デバイスの効率向上を目的とし，従来とは異なるデバ
イスの実現を目指した取組みについて述べられている。現在主流の発光デバイスである発光
ダイオード（LED）は，電子と正孔を注入しその再結合によって発光を得る。再結合発光機
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構による発光効率は，注入した電子の数に対する放出された光子の数によって求まる。従っ
て，通常の半導体から可視発光を得る場合，この比が１以上となることはない。一方，電界
で加速されたホットエレクトロンを蛍光体に衝突させる機構においては，１つのホットエレ
クトロンが複数回衝突を繰り返すことにより，注入電子に対する光子の比が 1以上になるこ
とが考えられる。ホットエレクトロンの衝突励起に基づいて発光を得るデバイスは「電界発
光素子」と呼ばれ，従来は交流で駆動していた。また，大きな電界を必要とするため，素子
に印加する電圧が大きくなるという問題もかかえていた。低電圧でホットエレクトロンが効
率的に得られ，さらにそのホットエレクトロンが複数の光子を生み出せば非常に効率の良い
光源となる。本論文では，この視点に立ち，低電圧においてホットエレクトロンを形成する
機構，直流駆動において安定的な高電界とホットエレクトロンを得る構造、ホットエレクト
ロンの増倍機構について論じ発光デバイスの高効率化の指針について論じられている。 
  以下に各章の概要を述べる。 
第 1章では電界発光素子の歴史や背景を述べるとともに、電界発光素子の高効率化に
対する問題点が述べられている。駆動電圧が高いことが高効率化における最大の障害であ
り，駆動電圧を低減する必要性が示されている。従来の電界発光素子とは異なり，直流によ
り駆動することが提案されており，低電圧下でホットエレクトロンを形成し蛍光体中に注入
する新たな機構について着想した理論的背景について示されており，電界発光素子の高効率
化を目的とした新しいキャリヤ制御方法の必要性についても論じられている。 
第 2章では五酸化タンタルを用いた直流電界発光素子を用いて直流駆動における電界発光
素子内部の電子挙動を明らかにしている。電界発光素子は蛍光体膜に加速した電子を衝突さ
せるために高電界を印加する。交流で駆動する場合は外部からのキャリヤ注入は必要でな
く，交流電界で素子中を移動するキャリヤを用いるが，直流で駆動する場合にはキャリヤの
注入が必要である。しかし，高電界を得るためには大きな電圧に対する絶縁性が必要であ
り，高電界とキャリヤの注入，このトレードオフの現象が同時に求められる。直流駆動にお
いて電気伝導と高電界によるキャリヤの加速が実験的に実現されている蛍光体膜と誘電体膜
を積層した素子の電気的特性を評価している。高電界を得るために挿入された五酸化タンタ
ル誘電体膜はアモルファスで禁制帯内に高密度の不純物準位が形成されており、これらの準
位を介した Poole-Frenkel伝導によって電子伝導することを示している。次に，蛍光体膜に
運ばれた電子の蛍光体中での振る舞いを確認するために，蛍光体層の膜厚方向に対する発光
位置の特定をしている。発光位置は，蛍光体層中の電界強度分布を反映する。発光波長の異
なる蛍光体層を積層することで，発光位置ならびに膜中の電界を見積もったところ，蛍光体
層の中心からアノード領域およびカソード近傍で発光が弱くなることを明らかにし，素子の
バンドモデル提案している。蛍光体層のアノード領域には正の空間電荷が生じ，電界が弱く
なっており，発光強度を低下させる要因となっていることが示されている。正の空間電荷が
安定した駆動を妨げる要因になっていることも見出している。また，陽極側の空間電荷を抑
制す方法として，酸化セリウム層を陽極と蛍光体層の間に形成することを提案し，安定した
駆動が得られるばかりでなく素子特性が向上することを示している。これらの実験的事実か
ら，陽極側に正孔ブロック層を挿入することの有効性を論じている。 
第 3章では発光に寄与する衝突電子の数を増加させることを目的として，アモルファスシ
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リコンからなるキャリヤ増倍層を用いた直流電界発光素子について論じている。発光素子へ
注入した１個のキャリヤが複数個のキャリヤを生み出し，それぞれのキャリヤから１個の光
子が得られれば，結果的に１個のキャリヤから複数の光子が得られることになり発光効率は
倍増する。キャリヤ増倍の手段としてアモルファスシリコンへの電子衝突と雪崩増倍の機構
が選択されている。アモルファスシリコンにホットエレクトロンの加速に必要な電界を印加
するとキャリヤ増倍が得られることを確認している．アモルファスシリコン薄膜を五酸化タ
ンタル層と蛍光体層の間に挟んだ直流電界発光素子を用いて，実際に発光効率の向上に寄与
するかについても調べられたが，明確な増倍は確かめられてはいない．これはキャリヤの補
給機構が十分でないことや，アモルファスシリコンに十分な電界が印加される構造になって
いないことが原因とされており，これらの改善によりキャリヤ増倍機構を有する発光素子が
可能であることが述べられている．一方で，アモルファスシリコンのバンド構造が蛍光体層
への電子注入障壁を小さくしたために発光開始電圧を低減することが示されている。また，
水素終端されたアモルファスシリコン薄膜を用いた直流電界発光素子は欠陥準位からと思わ
れる電子注入を防ぐことができ，駆動の安定性が大きく改善されることも示されている。イ
ンピーダンス分光法により，これら素子の駆動状態を詳細に調べた結果、アモルファスシリ
コンの挿入によって蛍光体層への注入障壁が低下していることが示唆された。これらの実験
から、アモルファスシリコンが蛍光体層への電子注入層として有効であることも論じられて
いる。 
第 4章では駆動電圧の大幅な低減のために n型半導体 - p型半導体 – ｎ型半導体の積層
膜（n-p-n型構造）の直流電界発光素子について論じている。電気回路的にキャパシタンス
として機能している電界発光素子において，低い電圧で電界発光に必要な 108 V/mもの電界
強度を得るためには電圧が薄い領域に集中するような構造を作ればよい。しかし，108 V/m
もの電界を安定的に印加するためには，緻密で欠陥がなく絶縁耐圧が十分な蛍光体薄膜を作
製する必要がある．さらに，過大な電流を抑制することも必要である．高電界を安定的に得
る実用的な手段として，半導体の PN接合領域に生じる局所的な電界を利用することを提案
している。また，電流の制御も半導体の PN接合を用いることを考え，２つの PN接合を有す
る NPN接合を提案している．熱酸化法によって作製した p型亜酸化銅シートの両面にそれぞ
れ n型酸化亜鉛膜と n型 Mn添加硫化亜鉛薄膜を形成し，2つの pn接合が直列接続された n-
p-n型構造を試作し評価している。一つ目の pn接合 (n型酸化亜鉛/ p型亜酸化銅) には順
バイアスとなるように電圧が印加されることで Mn添加硫化亜鉛層への電流を制限し，二つ
目の pn接合 (p型亜酸化銅/n型 Mn添加硫化亜鉛) は逆バイアスがかかるために，局所的な
電界が生じ電子を加速する役割を担う。n型 Mn添加硫化亜鉛層は n型半導体層としての機能
と同時に蛍光体層としての役割も兼ねている。順バイアスの pn接合には全電圧の 2%の電圧
が印加され，逆バイアスの pn接合に印加電圧の 98% が印加されることを確認しており，電
圧降下の小さい電流制限機構と電子加速機構がつくり込めていることが明らかにされた。こ
れらの接合の働きにより五酸化タンタルを用いた直流電界発光素子の半分以下に駆動電圧を
低減することができた。また，駆動時に蛍光体層 (n型 Mn添加硫化亜鉛層) にかかる電界強
度は 107 V/mオーダーであることが示され，これによって界面での電界は少なくとも電界発
光が得られる電界強度である 108 V/mよりも大きいことが見積もられることが述べられてい
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る。n-p-n型構造によってホットエレクトロンが効率よく生成され発光が得られることが示
唆された。半導体の積層膜が低電圧で高電界を安定的に生じ，ホットエレクトロンを生成す
るとともに発光を制御できることを明らかにし，効率的な光源となりえる可能性が示されて
いる。 
第 5章は，本研究のまとめとして，本論文の内容を総括し，今後の展望を示している。 
 
５ 論文の特質 
   本論文は，ディスプレイや照明に用いられる光源デバイスの高効率化を目的に，近年めざ
ましい特性向上を達成してきている発光ダイオードのようなキャリヤ注入型素子とは異なる
方式に着目し，その可能性を実験的に明示している。特に高電界中でのキャリヤ生成から輸
送にいたる過程を制御する手法ならびに低電圧で衝突励起による発光を得るための電界形成
方法，さらにキャリヤ増倍に基づく発光効率の増倍の可能性を材料・素子構造を含め提案し
ている。提案にいたる実験的な検証は試料作製が非常に難しい課題を緻密な実験を重ねて解
決している。理論の実証にとどまらず実用的にも供する素子の作製が比較的簡便に行える手
法にも言及しており，今後の産業化に貢献しうる新しい科学的知見を提供している。 
 
６ 論文の評価 
本論文では，ホットエレクトロンの衝突励起機構を有する直流駆動の電界発光素子によっ
て高効率発光を得るための指針が緻密な実験によって示されている。これまで多くの研究者
が解決できなかった素子の構造上の疑問や素子中の電子の挙動を明らかにしたことで，素子
設計を行う際の指針が得られていることは学術的に意義深い。得られた指針は容易に実現す
ることが難しかったものの，独創的な機構を有する素子を提案するとともに素子の作製方法
にも検討を加え現実的で再現性・安定性の高い素子を試作している。これは，今後の産業化を
見据えた示唆に富む取組みであり，学術的ばかりでなく実用的にも評価される。本論文では，
光源の効率向上を目的とした取組みについて論じているが，これは現代社会の喫緊の課題で
ある CO2削減への取組みでもあり，有意な研究成果である。 
 
７ 論文の判定 
本学位請求論文は，理工学研究科において必要な研究指導を受けたうえ提出されたもの
であり，本学学位規程の手続きに従い，審査委員全員による所定の審査及び最終試験に合
格したので，博士（工学）の学位を授与するに値するものと判定する。 
以 上 
